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研究成果の概要（和文）：世界最高強度DNゲルの合成過程を工夫し、UV照射1回で造形可能になったことから、本研究
では高強度ゲルや形状記憶ゲルの3Dプリンティングによる高精度自由造形法を工業へ応用することを最終目標として、
下記の3つのテーマ、(I)3Dゲルプリンタによる自由造形ゲルの創製、(II)高延性ゲルや形状記憶ゲルなどによる自由造
形ゲルの高強度化と機能化、(III)自由造形ゲルの応用可能性を評価するための人工血管やソフト光学素子の試作、を
実施した。

研究成果の概要（英文）：Based on the recent development of simple one-time UV polymerization scheme of 
high-strength gels, this study is aimed to apply the super-fine and free-shape manufacturing method of 3D 
printing gel materials with high strength and shape memory to industry. The following 3 themes have been 
executed: (I) the creation of free-shaping gels by 3D gel printing, (II) the reinforcement and 
functionalization of the free-shaping gels, and (III) the application of the free-shaping gels.

研究分野：ソフト＆ウェット材料工学

キーワード： 高分子合成　高分子構造・物性　機械材料・材料力学　ゲル　3Dプリンタ
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１．研究開始当初の背景	

【従来の常識を覆す高強度ゲルの開発】	従

来の概念を覆す高強度ゲルが相次いで日本

で開発され、世界中が注目している(下図)。

架橋点が動く環動ゲル[奥村ら,	Adv.	Mater.	

(2001)]、クレイにより強化されたナノコン

ポジットゲル [ 原口ら ,	 Adv.	 Mater.	

(2002)]、そして二重網目構造により世界最

高強度を実現したダブルネットワークゲル

(略称:	 DN ゲル )[龔ら ,	 Adv.	 Mater.	

(2003)]などがある。高強度ゲルは環境や生

体に優しい新材料として、医療や福祉分野に

ブレイクスルーをもたらす可能性があり、高

強度ゲルに関する研究が一大ブームになり

つつある。	

【ゲルの構造解析研究の進展】	高分子系の

内部構造解析には、散乱による方法が、非常

に強力であり、歴史に残る数多くの成果を上

げてきている。しかし、ゲルには構造不均一

性が不可避に存在するため、散乱を用いるの

が困難であった。しかし、長年の取り組みに

より、中性子散乱や光散乱によるゲルの構造

解析法が確立した。その一つとして、研究代

表者が独自に開発した走査型顕微光散乱（略

称:	SMILS）は、ゲルの構造不均一性による

困難を克服して、動的光散乱による厳密な解

析を可能にした[古川ら,	Phys.	 Rev.	 E	

(2003)](下図)。	
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また、SPring-8,	SANS-U,	SANS-J-II などの

高輝度放射光施設の利用環境が整い、高分子

ゲルの構造解析を活用した機能性材料開発

の機が熟している。	

【異方的ゲル化現象の発見と機能性ゲルの

創製】	研究代表者は、準屈曲性のアニオン

性高分子電解質 PBDT の存在下で、カチオン

性モノマーを用いたゲル化反応を行うと、

PBDT の配向とゲル化が連動（カップリング）

して、配向ゲルが生成される現象を発見した

[Adv.	Mater.	(2005)]。研究代表者は、こ

の 現 象 を 異 方 的 ゲ ル 化 	 (Anisotropic	

Gelation)と名付け、SMILS を活用してその機

構を解明した。[Macromolecules	(2007)]。

そしてこの現象を利用することより、異方性

DN ゲル(A-DN ゲル)の創製に成功した[Adv.	

Mater.	(2008)]。A-DN ゲルは世界一伸びる

ゲルであり、2200%の繰り返し伸長に耐えう

る画期的な高性能ゲルである。これは高強度

ゲルの合成と構造解析、さらに力学機能の評

価に先端的な研究手法を効果的に組み合わ

せる独自の研究戦略により、新機能を付加し

た高強度ゲルを開発できることを実証した

最初の例である。	

【高強度ゲル接着現象の発見、相互架橋網目

構造の創製】	研究代表者は、独自の研究戦

略を展開すべく、2009 年から山形大学に新し

くソフト＆ウェットマター工学研究室を立

ち上げ、高分子科学と機械工学を融合させた

新しいゲル学問分野の開拓を目指して研究

を開始した。機械分野での高強度ゲルの応用

を目指す上で、簡便な合成法の確立は不可欠

である。そこで研究代表者は DN ゲルの簡便

な合成法として第１網目ゲルを粉末化する

ことにより、ス

ラリー状のゲル

前駆体(プレゲ

ル溶液)を調製

し、ゲル前駆体

にUV光を照射す

るだけで高強度

ゲルを製造でき

る画期的な方法

の開発に成功し

た [Polym.	

Chem.	(2010)]。ゲル界面の高強度接着にも

利用できるこの方法は、高く評価され雑誌の

表紙を飾ることになった(右上図)。さらに最

近、新規の高強度ゲルの網目構造として相互

架橋網目構造(ICN)を提案し、96%超の高含水

率と 600%の高延性を両立する新規ゲルの開

発に成功した[J.	Solid	Mech.	Mater.	Eng.	

(2012),文献 24]。ICN の方法論は新しいゲル

強化法として展開が可能で、形状記憶ゲルの

強化へ適用できることを示すのにも成功し

ている[Chem.	Lett.	(2012)]。	

	

【研究期間内に何をどこまで明らかにしよ

うとするのか】	

	 本研究では、日本がリードする高強度ゲル

の技術を新しいものづくりへつなげること
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を最終目的として、高強度ゲルや形状記憶ゲ

ルを高い空間分解能で自由造形する方法論

を確立すべく、世界初の三次元ゲルプリンタ

の開発を行う。ゲルプリンタを評価するため

に、ゲルの構造解析と物性評価を駆使し、自

由造形したゲルの構造と機能の相関を明ら

かにするとともに、開発したゲルプリンタを

用いて機械やデバイスを実際に試作し、先端

工業技術としての可能性を検証する。	

	

【当該分野における本研究の学術的な特

色・独創的な点及び予想される結果と意義】	

	 DN ゲルは堅いが脆い電解質ゲルと、柔らか
いが良く伸びる中性ゲルを複合化すること
により、それぞれのゲルの百倍以上の破壊エ
ネルギーを実現する驚異的なゲルである。従
来の合成ゲルの強度は高々数 MPa であったが、
DN ゲルの破断強度は 30MPa にも達し、生体軟
骨の破断強度(3-18MPa)を大きく凌駕した。
このような高強度ゲルの特性を活かした新
しい人工筋肉の開発や、再生医療における構
造材料への高強度ゲルの利用など、新しい展
開が強く期待されるようになった。しかし、
DN ゲルを微細に加工し、自由な形状の部品を
つくる技術が全く無いために、開発後 10 年
が経とうとしているが産業への応用例は研
究代表者の知る限り存在しない。本研究はこ
の状況を打破する画期的な技術として CAD で
デザインした造形物を自由に合成できる世
界初のゲルプリンタを開発しようとするも
のである。ゲルプリンタの革新性は高強度ゲ
ルや形状記憶ゲルを数μmオーダーの超微細
構造で自由造形できるというだけではない。
今や IT の時代であり、例えば動脈瘤の患部
のデータは 3D 画像として手術前に入手でき

ることから、個々の患者の血管をゲルプリン
タで印刷し、手術前の事前チェックができる
(上図)他、蓄積されたビックデータから似た
症例の患部を印刷して、医学研究や若い医師
の訓練に活用することもできる。水晶体が濁
る疾患も高齢者に多く、プラスチック製の眼
内レンズが治療に用いられているが、術後は
焦点調整ができない。ここに患者の眼のサイ

ズに合わせたカスタムメイドのソフト眼内
レンズやソフトコンタクトレンズを印刷す
ることが可能になれば、変形するレンズ系に
よって手術後の不自由を解消できる。医療に
ついて例示したが、ロボットをプリントアウ
トする研究も MIT を中心に急展開している。
ゲルプリンタは IT と高分子溶液合成を橋架
けするものであり、未来のものづくりに変革
をもたらしうる。	
	
２．研究の目的	
	 研究代表者は 2010 年、高強度ダブルネッ
トワークゲルの技術を駆使することによっ
て、ゲル前駆体に UV 光を照射するだけで高
強度ゲルを製造できる画期的な合成方法の
開発に成功した。本研究は、これまでの研究
代表者の研究成果に立脚し、高強度ゲルや形
状記憶ゲルを高い空間分解能で自由造形可
能な、世界初の三次元ゲルプリンタを開発す
ることを目的とする。高強度・機能性ゲルの
合成と構造解析、さらに力学機能の評価の全
てにおいて、先端的な研究手法を縦横に駆使
することによって、空間精度としてミクロン
オーダーの造形を目指す。さらに実際に人工
血管やデバイスを試作することにより、その
適用可能性を実証する。最終的には、ゲルプ
リンタによって情報科学技術と高分子ゲル
技術をシームレスに統合し、未来のものづく
りに変革をもたらすことを目標とする。	
	
３．研究の方法	

世界最高強度 DN ゲルの合成過程を工夫し、

UV 照射 1 回で造形可能になったことから、本

申請研究ではゲルの高精度自由造形法を工

業へ応用することを最終目標として、DN ゲル

に限らず高延性ゲルや透明形状記憶ゲルの

自由造形をも確立するために下記の 3つのテ

ーマを実施する。	

（1）自由造形ゲルの創製		ゲルを自由造形

できる世界初のゲルプリンタの開発を行う。

2次元造形から、2.5次元、3次元へと展開し、

最終的にはμmオーダーの空間分解能で造形

する。	

（2）自由造形ゲルの高強度化と機能化		DN

ゲルの高強度化機構を解明し、微粒子を経て

高強度ゲルを自由造形する方法論を確立し、

高延性ゲルや形状記憶ゲルの自由造形を可

能にする。	

（3）自由造形ゲルの応用		ゲルプリンタの

工業への応用可能性を評価するために、人工

血管、マイクロ流路、アクチュエータ、ソフ

ト光学素子を試作し、その性能を評価する。	

	
４．研究成果	
研究代表者は 2010 年、高強度ダブルネッ

トワークゲルの技術を駆使することによっ
て、ゲル前駆体に UV 光を照射するだけで高
強度ゲルを製造できる画期的な合成方法の
開発に成功した。本研究は、これまでの研究
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代表者の研究成果に立脚し、高強度ゲルや形
状記憶ゲルを高い空間分解能で自由造形可
能な、世界初の三次元ゲルプリンタを開発す
ることを目的とし、高強度・機能性ゲルの合
成と構造解析、さらに力学機能の評価の全て
において、先端的な研究手法を縦横に駆使す
ることによって、空間精度としてミクロンオ
ーダーの造形を目指す。最終的には、ゲルプ
リンタによって情報科学技術と高分子ゲル
技術をシームレスに統合し、未来のものづく
りに変革をもたらすことを目標とする。平成
25 年度は下記を実施した。	
（1）【自由造形ゲルの創製】	
	 ゲルを自由造形できる世界初のゲルプリ
ンタの開発を進めた。	
①P-DN ゲルの局所的 UV 照射自由造形法の確
立	
研究代表者らが開発したパーティクル・ダ

ブルネットワークゲル（P-DN ゲル）は世界最
高強度をもつ DN ゲルの合成法を簡便にでき
る方法として重要であることから、P-DN ゲル
をゲルプリンタに適用した。工業材料として
十分な強度(圧縮破断強度 10MPa、伸張破断ひ
ずみ 100%)、ならびにゲルの特徴としての高
含水率(含水率 90%)を達成した。	
②	UV 照射による 2D プリンタ機構の開発	
X-Y 方向の 2D 走査が可能な機構によって、

UV レーザーを照射する光学系を構築した。	
③	光ファイバーによる 2.5D 造形法の開発	
光ファイバーによって局所的な UV 照射を

行い、溶液中でさまざまな種類のゲルを自由
造形するシステムを構築した。	
	④	二光子励起 UV 重合による 3D 造形法の開
発	
ファイバーの先端近傍のみで重合反応を

開始させる方法として二光子励起重合開始
反応の適用を試みた。	

	

図:光ファイバーによるUV光の局所照射に
より高強度ゲルの3D自由造形が可能になっ
た。［J.	Solid	Mech.	Mater.	Eng.	(20
13),	特許2015-142322］	
	
平成 26 年度は下記を実施した。	
（2）【自由造形ゲルの高強度化と機能化】	
①	P-DN ゲルの強化機構の解明	
	 P-DN ゲル内部の内部構造と力学特性の相
関機構を解明した。研究代表者が独自に開発
した走査型顕微光散乱（SMILS）はゲルの内
部構造の測定に特化した構造解析装置であ
る SMILS を活かして、P-DN ゲルが高強度化す

ることの内部構造を解析した。	
②	高延性付加の研究	
	 研究代表者がゲル力学特性の新たな向上
法として最近開発した、相互架橋網目構造
(ICN 構造)を持つ高延性 ICN ゲルは透明で非
常に高い含水率 96%でありながら、引張破断
ひずみ 600%以上を達成している。このような
新しいゲルを 3D ゲルプリンタで高精度に自
由造形することを試みた。	
③	形状記憶機能の研究		
研究代表者が最近開発した透明な形状記

憶ゲルを 3D ゲルプリンタで高精度に自由造
形することを試みた。	

	

図:	透明形状記憶ゲルで作った眼内レンズ
のモデル［第26回高分子ゲル研究討論会,	
東京大学山上会館大会議室,	(2015年1月19
日)にて発表］	
	
平成 27 年度は下記を実施した。	

（3）【自由造形ゲルの応用】	
①人工血管・マイクロ流路造形への応用	
	 本研究で開発したゲルプリンタを活用す
れば、例えば患者の CT スキャンの画像デー
タから、患者の動脈瘤部分の血管をそのまま
の大きさや形で、透明のゲルとして造形する
ことが可能である。具体的にゲル人工血管を
試作し、その性能を評価した。	
②ソフト光学素子への応用	
	 ゲルプリンタによって造形した高強度ゲ
ルや形状記憶ゲルを動く機械や光学デバイ
スに応用することを検討した。これらは具体
的にゲルプリンタで光学素子デバイスを試
作し、その性能を評価した。	
	

	

図:	3Dゲルプリンターで造形した人工血管
モデル。外径：４mm、内径：３mm、壁圧：
０.５mmでの造形に成功している。［日本機
械学会東北支部	第51期総会・講演会,	東北
大学工学部青葉記念会館,	(2016年3月11日
)にて発表］	
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